





grandeur et de lordre de 11 000 TBq.an™. Les rejets atmosphériques
totaux sont de I'ordre de 6 000 TBq.an et de T'ordre de 300 TBq.an™
respectivement pour les réacteurs nucléaires et les usines de traitement.
Ces valeurs sont a comparer a la production naturelle de tritium sous
forme d’eau tritiée qui atteint 50 a 70 PBq par an.

3/213| Réacteurs dédiés a la production de tritium
et autres installations nucléaires

En France, les autres installations nucléaires civiles et militaires et les
réacteurs dédiés a la production de tritium qui rejettent ce radio-isotope
sous forme liquide ou gazeuse sont situés principalement sur les sites
CEA de Marcoule, Valduc et Bruyeres-le-Chatel.

Les évolutions des rejets de tritium dans les effluents liquides et gazeux
du centre CEA de Marcoule pour la période 1983-2006 sont repor-
tées sur les figures ci-apres [22]. Les installations du site de Marcoule
sont constituées notamment d’'une « INBS » (production de matieres
nucléaires intéressant la défense) et de 4 INB civiles (Atalante, PHENIX
Mélox et Centraco) auxquelles il convient d’ajouter les installations de
ClISbio. Lensemble des effluents liquides radioactifs transite par la sta-
tion de traitement des effluents liquides de I'INBS pour épuration et
controle avant rejet.

Lactivité en tritium des effluents
rejetés dans le Rhone durant la pé-
riode 2003-2007 est de lordre de
20 TBg.an' en moyenne et a atteint
aujourd’hui une valeur palier, la li-
mite réglementaire autorisée étant de
2 500 TBq.an™ (arrété interministériel
datant de 1981 — révision des auto-
risations de rejets en cours). Cette
activité rejetée a considérablement
diminué depuis 1998, date de l'arrét définitif d’exploitation de l'usine
de traitement de combustibles UP1, le niveau des rejets ayant atteint
500 TBq dans les années 1980. Les rejets en tritium gazeux du site de
Marcoule diminuent progressivement depuis les années 1990 pour
atteindre une valeur palier de 'ordre de 350 TBq en 2007, la limite
réglementaire autorisée étant de 10 000 TBq.an™ pour I'INBS. Ces re-
jets sont dus principalement, depuis 1998 (date d’arrét de l'usine UP1),
au fonctionnement des réacteurs Célestin produisant du tritium et de
latelier tritium de Marcoule (ATM) assurant l'extraction du tritium des
¢éléments provenant des réacteurs Célestin. Les impacts dosimétriques
annuels associé aux rejets liquides et gazeux de tritium sont respecti-
vement inférieurs 2 0,1 pSv et de l'ordre de 7 pSv en moyenne sur la
période 2002-2006 pour les groupes de référence concernés.
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Rejets liquides annuels en tritium du site de Marcoule (en TBq)
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Concernant le centre CEA de Valduc, I'évolution des rejets de tritium
dans les effluents gazeux pour la période 1969-2007 est reportée sur la
figure ci-apres.

Rejets atmosphériques de Tritium a Valduc en gramme par an de 1969 a 2007
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Les rejets gazeux sont liés principalement aux activités de production
des composants nucléaires des armes (dont la purification du tritium) et
au traitement et a l'entreposage des déchets tritiés produits. Les rejets en
tritium gazeux du CEA/Valduc ont conduit & un marquage en tritium me-
surable des eaux du sol, des nappes et des cours d’eau (I'activité volumique
des eaux des sources a dépassé les 1000 Bg/L dans les années 1975-1980).
Ces rejets ont considérablement décru et sont passés denviron
35000 TBq.an (100 g.an™) a un peu moins de 350 TBg.an™ (1 g.an™) ac-
tuellement (rejet de 251 TBq en 2007), correspondant a moins de 20 % de
la limite actuelle de l'autorisation de rejet annuel (1850 TBq). La diminu-
tion des rejets résulte principalement de 'amélioration de la conception des
installations manipulant du tritium (confinement du procédé, limitation
des fuites. ..), de la mise en place d'un traitement de l'air (ajout de modules
de détritiation sur les réseaux de ventilation des boites gants, entreposage
en bidons de polyéthylene
ou piégeage sur zéolithe
des quantités deau tritiée

sages est de l'ordre de
1 % par an en moyenne
et dépend principale-
ment de la température ambiante. Les déchets anciens les plus dégazants
ont été, quant a eux, mis en surfats dans lattente de leur traitement.
Enfin, il faut noter que le centre de Valduc ne dispose plus d’autorisa-
tion de rejets liquides depuis 1995 (rejet maximal de 3 mg (1 TBq) en
1975 puis de 30 2 300 pg (0,01 20,1 TBq) de 1975 a 1995).

Concernant le centre CEA de Bruyeres-le-Chatel, I'évolution des rejets
de tritium dans les effluents gazeux durant la période 1972-2007 est
reportée sur la figure ci-apres.

Les rejets gazeux actuels de tritium sont liés principalement aux activi-
tés d’assainissement et de démantelement des installations « tritium »
(ces activités ayant été progressivement transférées sur le centre de

Rejets atmosphériques de Tritium a Bruyeres en gramme 1972 vs 1969
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procédé) sont triés, découpés et fondus sous vide, les déchets solides or-
ganiques fortement dégazants provenant de la deuxieme barriere (gants
et panneaux de boites a gants, emballages en vinyle. ..) étant déchique-
tés, étuvés et compactés. Lair extrait des boites a gants dans lesquelles
sont effectuées ces opérations, est détritié, produisant ainsi de l'eau tritiée

Valduc) et sont dus en particulier au dégazage des batiments et des colis
de déchets conditionnés, les unités de détritiation ayant été par ailleurs
démantelées. Il faut noter que la grande majorité des déchets tritiés pro-
duits seront traités dans les unités de traitement du centre de Valduc
ou directement entreposés sur ce site. Les rejets ont considérablement
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décru depuis les années 1970 et sont passés d’environ 21 000 TBq.an™
(60 g.an) a un peu moins de 110 TBq.an” (0,3 g.an™) actuellement
(rejet de 95,2 TBq en 2007), la limite de rejet réglementaire pour le
tritium gazeux étant de 1850 TBq an™.

Le centre de Bruyeres-le-Chatel produit tres peu deffluents liquides
moyennement ou fortement actifs et, de ce fait, ne dispose pas d’'une
station de traitement des effluents. Les rejets liquides sont constitués ac-
tuellement des eaux usés des laboratoires inactifs et des effluents douteux
des laboratoires actifs évacués via la station d’épuration chimique et re-
jetés en riviere. Ces rejets ont considérablement décru depuis les années
1970 et sont passés d’environ 300 GBg.an™ (moins de 1 mg.an™) a un
peu moins d'une dizaine de GBq.an" dans les années 1990 et a environ
1 GBq.an™ actuellement, la limite de l'autorisation de rejet annuel étant
de 75 GBq.

Les moyennes actuelles des rejets annuels de tritium par voies liquide et
gazeuse pour 'ensemble des centres de recherche du CEA sont respecti-
vement de l'ordre de 20 TBq (dont 99 % pour le centre de Marcoule) et
700 TBq (dont 85 % pour les centres de Marcoule et Valduc) [25]. Pour
'ensemble de ces installations, les rejets atmosphériques sont largement
prédominants et sont supérieurs d’un facteur 7 environ aux rejets ga-
zeux de tritium émis par le parc de réacteurs d’EDF et les usines de
traitement de combustibles usés de La Hague (respectivement de 'ordre
de 30 et 70 TBg.an' en moyenne).

Enfin, pour ce qui concerne les autres pays, la quantité de tritium reje-
tée dans l'atmosphere a partir des réacteurs dédiés a la production de
tritium et autres installations de recherche est de l'ordre de 400 TBq
pour le Canada pour l'année 2006 [14]. Ces rejets étaient de l'ordre de
10 000 TBq.an™ dans les années 1990 pour les Etats-Unis [26].

313| Sources industrielles et petits utilisateurs

Deux utilisations industrielles importantes du tritium peuvent étre
mentionnées. L'une est la production et I'utilisation de molécules mar-
quées pour des applications médicales ou dans le cadre de recherches
scientifiques. Les installations d’Amersham, en Grande-Bretagne, qui
rejetaient 500 TBq.an™ d'effluents atmosphériques avant 2000, rejet-
tent aujourd’hui de 'ordre d'une centaine de TBq.an™ [27]. Les rejets
liquides de tritium lié sous forme de composés organiques dissous en
baie de Cardiff (de l'ordre de 500 TBq.an™ dans les années 1990) ont
« marqué » la chaine alimentaire de l'environnement estuarien, des fac-
teurs de concentration importants (jusqua des valeurs de 7000) ayant
été observés dans la faune marine [28].

La seconde utilisation industrielle est la production au Canada d’ob-
jets luminescents (éclairage. ..) contenant du tritium sous forme de gaz.
Une plaque luminescente « EXIT » peut par exemple contenir de 0,1
a 0,5 TBq. Les rejets annuels liés a cette industrie sont passés progres-
sivement de 1 600 TBq en 2000 a 100 TBq sous forme d’eau tritiée et
a 300 TBq sous forme gazeuse en 2006. Ces objets luminescents sem-
blent étre a l'origine du marquage des eaux dans certaines décharges
américaines [27].

Les petits utilisateurs de molécules marquées (hopitaux, laboratoires
pharmaceutiques, recherche en biologie...) produisent peu de rejets. 11
faut noter que le centre CEA de Saclay rejette actuellement de l'ordre de

20 TBg.an™ de tritium gazeux, ces re-
jets étant essentiellement liés aux acti-
vités de recherche en biologie médicale
[25].

CHAPITRE

314 | Futures sources de
production de tritium
(ITER)

Les réacteurs a fusion utiliseront et produiront du tritium en grandes
quantités. A titre d’exemple, le Joint European Torus (JET), de puis-
sance égale a 16 MWth, a utilisé au total 20 g de tritium.

La future installation ITER en cours d'implantation sur le site de Cada-
rache vise a démontrer la maitrise de 'énergie de fusion pendant des
durées de l'ordre de 400 s avec une puissance d’environ 500 MWth
(soit environ 40 000 « décharges » nominales sur une durée de vie de
20 ans). L'inventaire maximal en tritium de l'installation serait de 4 kg.
La consommation annuelle de trittum de l'installation devrait étre de
Pordre de 1,2 kg (montée progressive en puissance prévue sur 10 ans).
Les données concernant les rejets atmosphériques et liquides ne sont
pas encore fixées au stade actuel du projet, l'objectif recherché par l'ex-
ploitant d'TTER étant d’optimiser au maximum ces rejets, en premier
lieu les rejets atmosphériques. Ces derniers pourraient étre de I'ordre de
quelques grammes par an [29][30].

Vue en coupe du réacteur ITER

Dans un but d’exhaustivité, il est a noter que les lasers de puissance,
comme le Laser MegaJoule (LM]) en France, devraient aussi rejeter
quelques milligrammes de tritium par an.

1% Lincident de 1976 résulte d'un débordement dans le réseau des eaux pluviales du centre, des eaux de drainage des abords de tranchées contenant, entre autres, des déchets tritiés. Malgré la reprise d’une grande partie de ces
déchets, lensemble du massif est resté imprégné de tritium, celui-ci diffusant dans la zone non saturée. La mise en place de la couverture, achevée en 1996, a conduit a une diminution d’un facteur 100 environ du débit d’infiltra-
tion dans les ouvrages et, par voie de conséquence, du relachement de tritium au sein du stockage. A titre indicatif, il reste actuellement moins de 300 TBq de tritium immobilisé dans les déchets stockés et les ouvrages. Lactivité
actuellement relachée par le stockage est de ordre de 40 GBq.an’, ce flux d’activité ayant décru de pres d’un facteur 1000 depuis la mise en place de la couverture.
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4|Inventaire des déchets tritiés

1l convient tout d’abord de rappeler quentre 1967 et 1982, environ
20 PBq de déchets tritiés ont été éliminés par déversement en mer. Ces
immersions ont été interrompues a la suite de la convention de Londres
(1972) et aux moratoires qui ont suivi, auxquels la France a souscrit.

411/ Filieres opérationnelles pour les déchets
tritiés

Les filieres disponibles pour T'évacuation de déchets tritiés concernent
uniquement les déchets solides et liquides les moins actifs, issus
notamment des activités des « petits producteurs », susceptibles d’étre
traités dans les installations SOCATRI ou CENTRACO (de lTordre de
200 m’.an™) ou détre évacués directement vers les sites de stockage
actuels de TANDRA (CSTFA ou CSFMA), les criteres d’acceptation étant
toutefois tres restrictifs. Pour mémoire, le stockage de déchets contenant
des quantités significatives de tritium, de lordre de 1000 TBq (valeur
de linventaire initial réactualisée en 2003), au Centre de Stockage de la
Manche (CSM), a conduit 2 un marquage durable de l'environnement,
notamment a la suite de I'incident de 1976 *°.

Ce retour dexpérience a conduit TANDRA a limiter fortement les
quantités de tritium susceptibles d’étre acceptées dans le centre de
stockage de déchets de faible et de moyenne activité et a vie courte de
Soulaines (CSFMA), misenservice en 1992, pour éviter le marquage parle
tritium des sols et de la nappe phréatique [31]. En effet, le tritium, a
létat Ihydrogene tritié, diffuse facilement, du fait du faible diametre
de son noyau, a travers les différentes barrieres, y compris a travers les
matériaux utilisés habituellement pour confiner lesautres radionucléides,
puis migre vers le milieu naturel sous forme de gaz ou d’eau tritiée. De
par cette capacité a se déplacer facilement, sous forme de relachement
diffus, hors des colis et des ouvrages de stockage (a 'état d’eau tritiée, le
tritium est extrémement mobile et suit 'eau jusqu’a l'exutoire), le tritium
peut provoquer un marquage de I'environnement facilement détectable
(des quelques Bq.L'"), son impact radiologique restant toutefois tres
réduit compte tenu de sa faible radiotoxicité.

En pratique, I'acceptabilité des déchets tritiés au CSFMA est étudiée au
cas par cas, en fonction notamment des caractéristiques intrinseques
des colis concernés (taux de dégazage...), de leur nombre et de leur
mode de conditionnement. Ainsi, méme si ceux-ci sont conformes aux
spécifications d’acceptation du CSFMA (en particulier : capacité maxi-
male radiologique du centre de 4 000 TBq, taux de dégazage inférieur
a2 GBq.t'j', LMA de 2.10° Bq.g" et activité inférieure a 1 GBq par fat
a compacter), la volonté de 'TANDRA de préserver autant que possible
l'absence de marquage du site rend, de fait, tres difficile I'évacuation de
déchets tritiés des différents sites de production, quelle quen soit leur
origine, sans traitement ou entreposage préalable. Il convient de noter
que, malgré les dispositions de conception et d’exploitation adoptées
par TANDRA, une présence de tritium a été observée depuis quelques
années de maniere tres ponctuelle et localisée dans la nappe sous le cen-
tre, sans toutefois pouvoir l'attribuer de facon certaine au stockage.

Le centre de stockage de déchets de tres faible activité de Morvilliers
(CSTFA), mis en service en 2003, vise le méme objectif, le risque de
marquage de 'environnement conduisant a limiter l'activité globale ac-
ceptée par alvéole. Notamment, un suivi particulier de la migration du
tritium est mis en ceuvre selon une méthodologie définissant un certain
nombre d'indicateurs environnementaux et de seuils indicatifs en ter-
mes d’activité totale stockée sur le centre. Dans ce cadre, l'acceptation
d'un lot de déchets contenant du tritium est jugée notamment sur la

base d'une évaluation préalable de la quantité totale de tritium contenue
dans le lot.

Le centre de stockage FAMA de ’Aube

Par ailleurs, les déchets contenant des radionucléides « a vie longue »,
tels que les déchets de structure (coques et embouts) issus du traitement
de combustibles usés aujourd’hui compactés (colis CSD-C), les déchets
de graphite issus du démantelement des réacteurs graphite-gaz ou les
barres de controle des réacteurs a base de carbure de bore (B,C), peu-
vent également contenir des quantités significatives de tritium. Celui-ci,
piégé dans ces déchets notamment sous forme d’hydrures, y est trés peu
mobile (le taux de dégazage est inférieur 2 10°.an"). Ces déchets sont
destinés aux futurs centres de stockage en formation géologique pro-
fonde HA/MA-VL et en sub-surface FA-VL actuellement a 'étude.

Plus précisément :

* le modele d'inventaire des colis de déchets HA-VL [32], utilisé
par TANDRA pour les études de faisabilité du stockage, fait état
d’environ 40 000 colis de déchets compactés CSD-C (déchets
de type B) produits principalement par les ateliers de cisaillage-
dissolution des usines de La Hague et contenant au maximum
20 TBq par colis (pour un temps de refroidissement moyen de
8 ans, apres déchargement du réacteur), soit un inventaire total
de l'ordre de 800 PBq ;

* le dossier établi par TANDRA (2004), relatif a la conception d'un
centre de stockage en sub-surface des déchets de graphite, fait état
d’environ 20 000 tonnes de déchets de graphite issus du déman-
telement des réacteurs UNGG de premiere génération, l'activité
totale en tritium contenue dans ces déchets étant estimée a envi-
ron4 670 TBq ;

* les barres de controle borées des réacteurs PWR peuvent contenir
jusqu’a environ 2 TBq.GWe™ en fin de vie.

21l west pas acquis non plus que cette capacité soit utilisée en totalité, eu égard notamment aux inquiétudes que suscite le marquage des nappes phréatiques dans le public.

2! D’un point de vue réglementaire, les choix en matiere de rejets retenus par les producteurs doivent étre clairement explicités et justifiés dans les dossiers de demandes d’autorisation de rejets et les référentiels de sireté des instal-
lations concernées, leur approbation ne pouvant relever que d’'une étude au cas par cas. De plus, les dispositions permettant d’optimiser les rejets doivent étre définies des la phase de conception des installations. Cette optimisation
doit également étre envisagée durant toute la durée d’exploitation des installations, dans le cadre des réexamens de siireté décennaux, voire au titre des autorisations de rejets demandant notamment la transmission a une échéance
renouvelée d’études technico-économiques visant a réduire les rejets chimiques et radiologiques de Uinstallation (cas par exemple de Uarrété d’autorisation de rejets de Iétablissement AREVA de La Hague). Ainsi, lexploitant doit
démontrer qu’il a optimisé ses rejets et utilisé les meilleures techniques disponibles dans des conditions réalisables, compatibles avec les enjeux de sireté et de radioprotection et a un cout économiquement acceptable, au méme titre

qu’il doit démontrer que la sureté de son installation est au meilleur niveau raisonnablement possible.
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412/ Déchets tritiés sans filiere

Les déchets radioactifs contenant du tritium en proportion significative,
actuellement sans exutoire, sont majoritairement produits par le CEA
dans le cadre de ses activités de recherche et de production, notamment
pour ses applications militaires. La majorité des déchets tritiés déja
produits, « purs » ou « mixtes » (associés a de l'uranium ou d’autres
radionucléides), sont entreposés sur les sites de Valduc et de Marcoule
et représentent un peu plus de 3 500 m? pour un inventaire estimé de
Lordre de 5200 TBq (a fin 2007). Ces déchets sont regroupés (apres
traitement pour les plus chargés) en fonction de leur inventaire en tritium
et plus particulierement de leur taux de dégazage (cf. ci-dessus).

D'autres déchets tritiés sans filiere sont issus des applications civiles du
CEA (recherches en biologie médicale, exploitation des réacteurs de re-
cherche. . .) et du nucléaire diffus (« petits producteurs ») dans des sec-
teurs aussi variés que la recherche en biologie, 1a pharmacie, I'horlogerie
ou les transports (peintures luminescentes, ampoules de gaz, solvants,
liquides scintillants, molécules marquées, parasurtenseurs...) et la dé-
fense nationale, le volume de ces déchets étant évalué a environ 50 m?
pour une activité totale de tritium de 300 TBq a fin 2006 [33]. Ces
déchets sont entreposés sur les sites des producteurs.

Enfin, linstallation ITER génerera également, a partir des années 2020,
des déchets tritiés, successivement lors des phases d’exploitation et de dé-
mantelement. En se basant sur une durée d’exploitation de 20 ans et sur
une durée similaire pour la phase de démantelement, la quantité totale
de déchets qui sera produite est estimée a environ 35 000 tonnes répar-
ties de la maniere suivante : 30 % de déchets de tres faible activité (TFA),
60 % de déchets de faible et de moyenne activité a vie courte (FMA-VC)
et 10 % de déchets de moyenne activité a vie longue (MA-VL).

Ces déchets peuvent étre notamment activés et tritiés (composants in-
ternes 2 la chambre a vide), contaminés par du béryllium et du tritium
ou uniquement tritiés (déchets issus des activités liées au cycle du com-
bustible DT). A T'horizon 2060, les déchets produits seront prépondé-
rants en termes de volume et d’inventaire en tritium (plus de 30 000
TBq), comparés aux autres sources de déchets tritiés. Il faut toutefois
noter que des incertitudes importantes demeurent sur cet inventaire,
dans la mesure ou les options générales de conception des systemes et
équipements d'TTER ne sont pas définitivement arrétées, certaines d’en-
tre elles (choix des matériaux de protection radiologique, fréquence de
remplacement des composants internes. ..) étant de nature a influencer
de maniere significative la quantité de déchets tritiés produits [29].

Les modalités de traitement et de conditionnement de ces déchets,
qui seront établies en fonction de leurs caractéristiques radiologiques
et chimiques et qui permettront leur prise en charge dans les centres
de stockage, le cas échéant apres entreposage pour décroissance, sont
actuellement en cours d’étude. Il est d’ores et déja prévu de récupérer
le tritium des composants internes, qui génereront des déchets MA-VL
lors des activités de maintenance, par traitement thermique dans les
cellules « chaudes » d'ITER. Les autres déchets seront conditionnés
dans linstallation avant leur envoi, pour décroissance radioactive, vers
les modules adéquats de la future installation d’entreposage des déchets
tritiés sans filiere, dont la construction est prévue dans le cadre du projet
EDTSF (cf. ci-apres), ou directement vers les centres de stockage de
'ANDRA. Les déchets MA-VL et les déchets tritiés purs, générés durant
la phase d’exploitation et présentant une activité supérieure aux seuils
d'acceptation de ces installations, seront entreposés dans ITER jusqu’a
la phase de démantelement.

413 Projet d’entreposage de déchets tritiés sans
filiere (EDTSF)

Face a cette absence de filiere pour la majeure partie des déchets tritiés
francais, la loi de programme n°2006-739 du 28 juin 2006 relative a
la gestion durable des matieres et des déchets radioactifs prévoit, dans

le cadre du déploiement du Plan
National de Gestion des Matieres et
des Déchets Radioactifs (PNGMDR),
«la mise au point pour 2008 de
solutions  d’entreposage des déchets
tritiés contenant du tritium permettant
la réduction de leur radioactivité avant
leur stockage en surface ou a faible
profondeur », cette étude ayant été
confiée au CEA.

CHAPITRE

Le dossier d’orientation pour l'entreposage des déchets tritiés sans fi-
liere (projet EDTSF), transmis fin 2008 a PASN, concerne l'ensemble
des déchets tritiés solides déja produits et a produire jusqua I'horizon
2060, ceux-ci provenant pour l'essentiel, comme évoqué ci-avant, des
activités de la direction des applications militaires du CEA, de la défense
nationale, de l'installation ITER et du nucléaire diffus. Ce dossier pré-
sente l'inventaire de ces déchets, regroupés en six catégories (déchets
tritiés purs ou mixtes de tres faible activité, déchets tritiés purs peu dé-
gazants, déchets tritiés purs dégazants, déchets uraniés tritiés, déchets
irradiants tritiés contenant des radionucléides a vie courte et déchets
irradiants tritiés contenant des radionucléides a vie longue). A chacune
de ces familles est associé un type d’entreposage (allant de 'entrepot en
bardage métallique, clos et couvert, mais non confinant, au concept de
puits ventilés) dont les principales options de conception sont décrites.
L'objectif visé est de permettre un entreposage sir des déchets tritiés
pendant une période de 50 ans préalablement a leur stockage dans des
centres de PANDRA. Les installations futures d’entreposage devraient
étre construites au plus pres des principaux lieux de production ou de
traitement (ce sera le cas en particulier pour ITER), ceci afin de limiter
le transport de grandes quantités de déchets et de répondre, au moins
dans un premier temps, au constat de saturation des installations d’en-
treposage actuelles, par ailleurs de conception ancienne.

Lévaluation de ce dossier par I'IRSN a conduit a conclure que la créa-
tion de nouveaux entreposages srs pour les déchets tritiés sans filiere,
préalablement a leur stockage, devrait apporter une solution concrete
a leur gestion. Toutefois, compte tenu de la capacité radiologique du
CSFMA actuel (ou d’un centre futur de capacité similaire), limitée au
regard du tritium?®, et des incertitudes sur les quantités de déchets tritiés
que produiront notamment le réacteur ITER et le démantelement des
installations du CEA, une approche prudente devrait étre adoptée pour
définir les capacités et les durées d’entreposage nécessaires. En particu-
lier, la capacité supplémentaire nécessaire pour entreposer ces déchets
sur une durée de l'ordre du siecle devrait étre évaluée et I'incidence de
l'augmentation de la durée d’entreposage sur la conception des installa-
tions également examinée.

En tout état de cause, la durée maximale d’entreposage, la possibilité
de reprendre a tout moment, dans des conditions de streté satisfaisan-
tes, les colis de déchets entreposés et la nécessité de réduire autant que
possible les rejets dans I'environnement (mise en ceuvre d’un traitement
amont permettant de réduire le dégazage des déchets entreposés, im-
plantation d’unités de détritiation...), tout en tenant compte des risques
d’exposition aux rayonnements ionisants pour les travailleurs et des
possibilités de gestion des déchets tritiés secondaires qui seront produits
dans ces conditions, constitueront des données de conception impor-
tantes de ces installations.

5| Evaluation des différentes stratégies et
techniques possibles de gestion du tritium

De maniere générale, il faut rappeler que, comme toute industrie, les ac-
tivités nucléaires génerent des sous-produits, dont certains sont radioac-
tifs, et ce quels que soient les efforts réalisés en matiere de prévention,
de réduction 2 la source, de recyclage ou de valorisation. L’exploitant a
ainsi le choix entre traiter ces sous-produits en tant que déchets avant
leur élimination (tout en réduisant les volumes produits) ou, lorsque
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leurs caractéristiques le permettent, les rejeter sous forme deffluents
(liquides ou gazeux) dans l'environnement.

Toutefois, le fait de vouloir récupérer et gérer ces sous-produits en tant
que déchets en vue d’un entreposage ou d'un stockage doit conduire
lexploitant a s'interroger, dans le cadre d'une démarche d’optimisation,
non seulement sur la faisabilité en termes techniques et économiques
des procédés de séparation et de conditionnement nécessaires, mais
également sur les gains obtenus en termes de risques et d'impact
radiologique, et ce pour 'ensemble des étapes concernées (installations
de séparation, de conditionnement et d’entreposage) jusqu’au stockage.
Eneffet, en dessous d’un certain seuil de concentration en radionucléides,
ceux-ci ne peuvent plus, en général, étre « raisonnablement » récupérés
pour des raisons techniques ou économiques ou parce que les opérations
de séparation et de confinement, associées a la production de déchets,
sont de nature 2 induire un impact radiologique sur les travailleurs
et une augmentation des risques sans commune mesure avec le gain
espéré pour le public. Les enjeux de streté et de radioprotection sont,
dans ces conditions, nettement supérieurs a ceux induits par le rejet
(liquide ou gazeux). Les radionucléides sont alors rejetés dans le milieu
apres vérification que leur impact sur le public et l'environnement reste
acceptable et autorisation. Ce choix participe donc également dune
démarche visant a minimiser I'impact global de l'installation nucléaire
concernée”!.

Lesrejets de tritium des installations nucléaires (notamment des réacteurs
nucléaires de puissance et des usines de traitement de combustibles usés)
relevent totalement de cette démarche d’'optimisation. Par conséquent,
il apparait utile, dans le cadre d'une démarche de progres continu,
de dresser un bilan des différentes techniques disponibles, en cours
de développement ou envisageables a plus long terme, pour piéger,
séparer et immobiliser ce radionucléide en vue d'un entreposage pour
décroissance radioactive ou d'un stockage, en précisant notamment
leurs avantages et inconvénients, tant sur le plan technique que sur celui
des risques induits, en évaluant en particulier les efforts de R&D restant
a fournir pour aboutir a une démonstration de faisabilité a I'échelle
industrielle. Ainsi, les enjeux technico-économiques et les enjeux de
stireté et de radioprotection, associés a la mise en place d’'un traitement
du tritium et a la production concomitante de déchets tritiés, pourront
étre objectivement comparés a ceux induits par un rejet direct.

51| Evaluation des procédés de séparation et
de récupération du tritium

La stratégie permettant de réduire l'impact des rejets de tritium dans
l'environnement émanant des centrales nucléaires ou des usines de trai-
tement de combustibles usés consisterait a piéger, immobiliser et condi-
tionner sous une forme appropriée le trittum présent dans les effluents
liquides en vue d'un entreposage permettant sa décroissance radioactive
ou d'un stockage direct sous forme de déchet ultime.

La solution la plus simple a priori consisterait tout d’abord a entreposer
directement les effluents a rejeter dans des cuves afin de réduire leur
activité volumique en tritium par simple décroissance radioactive. Tou-
tefois, les volumes tres importants de ces effluents (de I'ordre de 10 000
a 12 000 m’.an pour un réacteur du parc EDF et de 40 000 m’.an™
pour une usine traitant annuellement 1 100 tonnes de combustibles
usés) rendrait tres difficile la mise en ceuvre d'une telle stratégie. Fn
effet, les capacités d’entreposage maximales nécessaires, en considérant
une période d’entreposage égale a la période de décroissance radioactive
du tritium (12,3 ans), permettant de réduire son activité d’'un facteur 2,
seraient respectivement de I'ordre de 30 000 m’ pour un site compor-
tant deux tranches REP 1 300 MWe (en supposant de plus un recyclage
volontaire des effluents tritiés primaires pour reconcentration) et de
500 000 m’ pour une usine traitant 1 100 tonnes de combustibles usés
par an. Par ailleurs, ces entreposages pourraient conduire a des rejets de
tritium gazeux plus importants en fonctionnement normal et induire

des risques supplémentaires de rejets en situation accidentelle, leur im-
pact étant progressivement accru au fur et 2 mesure de 'augmentation
des quantités de tritium entreposées. Dans le cas particulier des CNPE,
il faut également souligner que le déstockage au bout d'une douzaine
d’années des effluents entreposés pourrait s'avérer difficile, voire impos-
sible, en particulier pour des centrales en bord de rivieres a faible débit,
compte tenu notamment des concentrations maximales réglementaires
a respecter au niveau des exutoires. Ces difficultés seraient encore ac-
crues sil était décidé d’entreposer ces effluents sur des durées plus im-
portantes pour diminuer davantage encore l'activité en tritium rejetée.

Ainsi, la mise en ceuvre de procédés permettant de décontaminer les
effluents tritiés et de concentrer le tritium récupéré dans un volume
deffluents réduit, notamment par séparation isotopique, apparait
indispensable pour obtenir des volumes compatibles avec les options
d’entreposage ou de conditionnement étudiées, le tritium présent dans les
effluents a rejeter étant de fait extrémement dilué (de l'ordre de 10° Bq.L™!
pourles CNPE et 108 Bq.L'! pour les usines de traitement). Les principaux
procédés potentiellement applicables regroupent les techniques de
distillation sous vide, d’électrolyse, de séparation sur résines et d’échanges
chimiques. Ces techniques ont été essentiellement développées et mises
en ceuvre dans le cadre de la production, du retitrage et de la détritiation
de l'eau lourde présente dans le caloporteur des réacteurs HWR et de la
séparation des isotopes de 'hydrogene présents dans les effluents gazeux
des réacteurs prototypes a fusion thermonucléaire en fonctionnement
(JET) ou en cours de développement (ITER). Pour ce qui concerne les
usines de traitement, une autre possibilité serait de réduire au maximum
la production d’effluents tritiés a la source en adaptant le procédé TRILEX
déja partiellement mis en ceuvre sur le site de La Hague (cf. ci-apres) ou
en sappuyant sur des procédés évolutifs comme la voloxydation ou la
pyrochimie, capables d'extraire le tritium du combustible irradié.

5[111] Procédé de voloxydation

Ce procédé, qui n'a jamais été mis en ceuvre a 'échelle industrielle et
dont l'objectif premier est de simplifier le procédé PUREX en séparant,
lors des opérations de téte, un certains nombre de radionucléides gé-
nants pour la suite de ce procédé, consiste a chauffer dans un four le
combustible cisaillé a une température de l'ordre de 500 °C sous un
flux d’air ou d’oxygene afin de convertir l'oxyde d'uranium en U O,
Cette montée en température provoque I'éclatement du combustible et
de son gainage et permet, en particulier, le relichement d'une fraction
significative du tritium présent dans 'oxyde irradié sous forme de gaz
(plus de 90 %), celui-ci pouvant étre récupéré sous forme d’eau tritiée,
apres passage sur un catalyseur, puis piégé sur un support solide [4].
Les essais réalisés [34] conduisent 2 un volume deffluents tritiés géné-
rés de T'ordre de 20 Lt (a comparer a un flux d’environ 4 000 L.t ™
pour les usines actuelles). Toutefois, ce traitement induit des risques
d'inflammation des débris de gaine en zircaloy (cas des combustibles
LWR), ce matériau étant particulierement pyrophorique a létat divisé,
et conduit également a un relachement important de produits de fis-
sion gazeux, volatils ou semi-volatils (iode 129, krypton 85, carbone
14, ruthénium 106, césium 137...), qui nécessite un traitement des gaz
adapté, générant a son tour un volume d'effluents significatif. De plus,
la présence de ces radionucléides pourrait compliquer les opérations de
séparation et de purification du tritium. Ainsi, il peut étre considéré que
ce procédé induirait des risques potentiels relativement élevés si celui-ci
était mis en ceuvre dans le seul objectif de diminuer les rejets de tritium
dans l'environnement.

5[112] Procédés pyrométallurgiques

Les procédés pyrométallurgiques regroupent des techniques de conver-
sion et de séparation des actinides tels que la calciothermie, la préci-
pitation fractionnée dans les chlorures fondus, l'extraction liquide/
liquide entre un sel fondu et un métal liquide ou encore la séparation
électrolytique dans les halogénures fondus (chlorures ou fluorures).

% La technique de distillation sous vide a déja été utilisée pour récupérer le tritium contenu dans U'eau lourde tritiée des réacteurs de puissance de la filiere CANDU au Canada et du réacteur de UInstitut Laue-Langevin a Grenoble,
ainsi que dans le modérateur du réacteur Orphée a Saclay. Elle a également été testée a l'échelle du laboratoire dans l'usine de traitement de combustibles usés Eurochemic (Belgique) [4][5](38] .
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Les deux dernieres techniques séparatives font actuellement I'objet de
nombreuses études a I'échelle du laboratoire dans le cadre notamment
des recherches sur la séparation/transmutation des actinides, la sépara-
tion électrolytique en milieu de chlorures fondus ayant été en particulier
déja appliquée au traitement de quelques centaines de kg de combusti-
bles métalliques RNR aux Etats-Unis et en Russie [35].

Ces procédés, appliqués au traitement de combustibles UOX, consis-
teraient, apres une éventuelle étape de cisaillage ou de dégainage du
combustible, a dissoudre ce dernier et a séparer les especes chimiques
présentes dans des sels fondus a des températures pouvant varier de
500 a plus de 1000 °C. La destructuration de 'oxyde d’uranium per-
mettrait ainsi de relacher le tritium, les gaz rares et les autres produits
de fission volatils dans les effluents gazeux du procédé et de récupérer
ces différents radionucléides apres un traitement adapté. Toutefois, ces
procédés pyrométallurgiques nécessitent encore de tres nombreux dé-
veloppements et ne pourraient étre, en tout état de cause, envisagés que
dans le cadre de futures usines de traitement associées aux réacteurs de
quatrieme génération.

5113 Procédé TRILEX

Ce procédé, déja partiellement mis en ceuvre dans les usines de La
Hague, consiste, outre I'établissement d’'un « barrage tritium » au niveau
du premier cycle d’extraction (cf. ci-dessus), a limiter au maximum les
ajouts d’eau fraiche dans la zone tritiée de l'usine par l'utilisation de
réactifs anhydres ou en solution aqueuse concentrée et le recyclage en
téte d’'usine d’'une quantité maximale d’acide tritié provenant de I'unité
de récupération de l'acide tritié.

Ce mode de fonctionnement permet ainsi de minimiser le volume d’eau
tritiée extrait du procédé et de le rendre compatible avec un procédé
de séparation isotopique [36]. Toutefois, 'obtention d’une réduction
significative du volume deffluents a traiter (quantité minimale d’eau
introduite dans le cycle comprise entre 500 et 1 000 L.t " selon les
hypotheses retenues [37]) nécessiterait de modifier profondément la
conception des usines existantes et entrainerait de fait une augmentation
significative de l'inventaire et de la concentration en tritium dans la
zone tritiée qui conduirait a une augmentation des risques de rejets
de ce radionucléide dans les effluents gazeux et a des risques accrus
de contamination des opérateurs, en cas par exemple de perte de
confinement des équipements, enceintes ou boites a gants (le probleme
serait a priori similaire pour les autres radionucléides accompagnant le
tritium et fonction des facteurs de décontamination obtenus). Les unités
de traitement des gaz, nécessaires pour gérer ces risques, génereraient
a leur tour des volumes d'effluents supplémentaires allant a 'encontre
des facteurs de réduction visés. De plus, l'accumulation considérable de
tritium dans la zone tritiée de I'usine nécessiterait également d’'augmenter
significativement l'efficacité du barrage tritium.

5114] Distillation sous vide

Ce procédé, déja accessible industriellement®, est basé sur la différence
de volatilité entre les isotopes de I'eau. Le facteur de séparation augmen-
tant lorsque la température diminue, la distillation est généralement
effectuée sous vide (facteur de séparation de l'ordre de 1,06 a 50 °C
et 100 mbar). Ce facteur reste néanmoins tres proche de 1 et nécessite
par conséquent un grand nombre d’étages théoriques et un fort reflux.
Des essais réalisés a tres faible débit (1 Lh!) au centre d’études de Mol
(Belgique) ont permis d’obtenir un facteur de concentration de l'ordre
de 1000. Toutefois, le traitement de flux extrémement dilués nécessi-
terait des installations de tres grande taille et une puissance électrique
tres élevée. Pour information, les études menées par AREVA [17] indi-
quent que, pour une usine traitant 1 700 t.an™ de combustibles, I'unité
de distillation qui serait nécessaire au traitement du flux de tritium (de
Pordre de 108 Bq.L") devrait comporter un nombre de colonnes de dia-
metre 4 m équivalent a une hauteur totale de plus de 300 m, soit plus

de 4 000 m’ de garnissage, et condui-
rait a une consommation énergetique
tres élevée de lordre de 130 MW. De
plus, le matériau de garnissage uti-
lisé (cuivre oxydé) est sensible aux
impuretés ioniques et organiques, ce
qui nécessite une décontamination
préalable des effluents liquides tritiés
a traiter, et doit étre périodiquement
renouvelé. Ces données de dimen-
sionnement rendent par conséquent cette technologie trés onéreuse
et difficile 2 mettre en ceuvre aussi bien pour les usines de traitement
actuelles que pour les réacteurs REP, ceci malgré sa maturité et le fait
quelle n'induit pas, en particulier, de risque d’explosion (pas d'utilisa-
tion ou de production de dihydrogene sous forme gaz) contrairement a
la plupart des autres procédés de séparation.

CHAPITRE

Schéma de principe de la distillation d’eau tritiée
C - condenseur, D — colonne de distillation, x, — fraction molaire
deau tritiée dans le flux d’alimentation
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5115 Electrolyse directe

La séparation du tritium par électrolyse directe de I'eau, qui aboutit a sa
décomposition en dioxygene et dihydrogene gazeux (O, et HT/H,), est
basée sur la différence de tension d’électrolyse et de diffusion des ions
dans I'électrolyte, de fortes densités de courant étant nécessaires :

Electrolyse HTO — HT + %2 O,
Electrolyse HO = H, + 2 O,
HT + H,0 - HTO + H,

Les formes moléculaires légeres migrent plus rapidement dans I'électro-
lyte et sont préférentiellement réduites a la cathode, I¢lectrolyte s'en-
richissant ainsi progressivement en tritium et le flux de dihydrogene
produit Sappauvrissant en ce méme radioisotope. Plusieurs étages avec
recombinaison des phases gazeuses (HT/HZ et OZ) sont nécessaires pour
obtenir un enrichissement suffisant, I'¢lectrolyte étant régénéré lorsque
la teneur en tritium devient trop élevée.

Les facteurs de séparation obtenus, fonction des écarts de masse atomi-
que entre les especes réduites 4 la cathode et migrantes dans I'électrolyte,
dépendent du type d’électrolyseur utilisé (électrolyseur alcalin, 2 mem-
brane...) et ne dépassent pas quelques unités, les capacités de traitement
éprouvées variant de quelques L.h a quelques centaines de L.h! [4][5]
[38]. Lutilisation d’électrodes bipolaires a été également envisagée (elles
évitent tout dégagement gazeux et permettent, en tres peu d’étages, d'ob-
tenir un facteur de concentration du tritium proche de 1000 [39]), cette
technologie restant néanmoins complexe & mettre en ceuvre.

Sources de production et gestion du fritium produit par les installations nucléaires

37



38

Schéma de principe de Uélectrolyse directe
E - cellule d*lectrolyse, R — recombineur, x, — fraction molaire {HTO dans le flux d'alimentation
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Lélectrolyse directe peut également étre couplée a une étape de distilla-
tion cryogénique (séparation des isotopes de 'hydrogene entre 20 et
25 K), le flux de dihydrogene gazeux appauvri en tritium récupéré étant
recombiné avec 'oxygene généré dans la cellule d’électrolyse pour for-
mer de l'eau détritiée et le flux gazeux enrichi en tritium étant récupéré
pour immobilisation, entreposage ou stockage.

5116 Procédés d’échanges chimiques

Les procédés d’échanges chimiques, principalement développés pour la
production et la purification d’eau lourde et, plus récemment, pour le
traitement des effluents tritiés produits par les unités de traitement des
gaz des réacteurs 4 fusion, comprennent deux étapes principales : trans-
fert du tritium présent dans I'eau lourde ou l'eau légere tritiée (DTO
ou HTO) vers un flux de dihydrogene gazeux (DT ou HT) circulant a
contre courant en présence d’'un catalyseur a base de platine (loi d’ac-
tion de masse), suivi d'une étape de séparation et de concentration du
tritium gazeux utilisant le plus souvent la distillation cryogénique.

Plusieurs technologies ont été développées sur ce principe [4][5](38] :
* le procédé VPCE (Vapor Phase Catalytic Exchange) ;
* le procédé LPCE (Liquid Phase Catalytic Exchange) ;
* le procédé CECE (Combined Electrolysis-Catalytic Exchange).

Le procédé VPCE, développé par le CEA, est une des premieres techno-
logies d’échange catalytique a avoir été éprouvée a I'échelle industrielle.
1l a été tout d’abord mis en ceuvre pour détritier I'eau lourde du réacteur
a « haut flux » (RHF) de I'Institut Laue-Langevin de Grenoble, associé
a une distillation cryogénique, puis a été utilisé a plus grande échelle
dans T'installation de récupération du trititum du site de Darlington au
Canada (Tritium Removal Facility - TRF).

Ce procédé fonctionne a contre-courant, plusieurs cycles d’évapora-
tion-condensation étant nécessaires. Il peut comprendre entre 3 et 8
étages théoriques, chaque étage étant constitué d’un évaporateur, d'un
surchauffeur, d'un réacteur catalytique et d'un condenseur. L’eau lourde
tritiée est introduite dans I'évaporateur du premier étage, la vapeur for-
mée étant mélangée avec le deutérium froid refluant de I'étage suivant.
Le mélange est ensuite réchauffé a 200 °C avant d’étre introduit dans le
réacteur catalytique sous une pression de 1,2 bar, pour éviter la conden-
sation de la vapeur pouvant saturer les sites du catalyseur. Le deutérium
gaz, enrichi préférentiellement en tritium selon les réactions équilibrées
ci-dessous, est ensuite séparé de I'eau lourde dans le condenseur puis
purifié avant d’alimenter la colonne de distillation cryogénique (sépa-
ration des isotopes HD/D,/DT/T, réalisée sous 2 bar). L'eau lourde re-
condensée, appauvrie en tritium, alimente a son tour I'évaporateur de
I'étage suivant. Le gaz de deutérium détritié alimentant le dernier étage
provient de l'unité de distillation cryogénique.

Electrolyse directe couplée a un systeme de distillation cryogénique (exemple de la détritiation de Ieau lourde)

TRITIATED HEAVY WATER
FROM REACTORS UNITS

Compte tenu de sa relative complexité, des faibles capacités de
traitement, des cotits de mise en ceuvre élevés, du fait notamment de
la consommation énergétique, et des risques spécifiques induits par ce
type de procédé (risques d'incendie et d’explosion liés au dihydrogene
produit) ou propres a la plupart des procédés de séparation et de
reconcentration (inventaire élevé en tritium pouvant conduire a des
rejets importants en cas daccident...), Iélectrolyse directe ne parait
pas a l'heure actuelle adaptée au traitement de flux d'effluents tritiés de
plusieurs dizaines de milliers de m*an™.
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Le principal inconvénient de ce procédé réside dans le fait que les réac-
tions d’échange catalytique seffectuent en phase gazeuse homogene, les
facteurs de séparation obtenus étant relativement faibles, de T'ordre de
quelques unités. De plus, un des principaux risques liés a ce procédé est
le risque d’explosion dt a la présence de dihydrogene en phase gazeuse
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sous forme d’hydrogene, de deutérium et de tritium, pouvant étre mis
en contact accidentellement avec 'oxygene. A titre d’exemple, pour le
RHF, la teneur en tritium du flux d’eau lourde a traiter était de 'ordre
de 8.10" Bq.L"! pour un débit d’alimentation de 20 Lh™', celle de l'eau
lourde détritiée étant de l'ordre de 2.10" Bq.L™. Par ailleurs, la capacité
de traitement de l'installation TRF de Darlington est de 2 500 m’.an™
pour une activité en tritium récupérée de 7,4.10'7 Bg.an™ et reste en-
core tres éloignée des capacités requises pour traiter les flux d’effluents
liquides tritiés produits par les réacteurs REP et les usines de traitement
de combustibles.

Schéma de principe du procédé VPCE appliqué au cas de la détritiation de leau lourde
EVAP - évaporateur et surchauffeur, CAT — échangeur catalytique, CNDR - condenseur

OXYGEN
SUPPLY

Japon, sur le site du réacteur Fugen
(capacité de traitement de 3,6 Lj?,
facteur de concentration de leau
tritiée proche de 10 000), ainsi que
dans linstallation pilote de produc-
tion d’eau lourde CIRCE a Hamilton
au Canada (capacité de traitement de
1,5 Lh', facteur de décontamination
en tritium de I'ordre de 30 000). Plus
récemment, des facteurs de séparation
encore plus élevés, atteignant des valeurs de 50 000, ont été obtenus
lors d’essais de décontamination
d’eau lourde dans les laboratoires
de Chalk River.

CHAPITRE
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Le développement de catalyseurs hydrophobes a base de platine par
AECL, gardant leur efficacité en phase liquide, a permis de simplifier
de facon importante ce type de procédé en réduisant considérablement
la taille des installations. Ainsi, le mécanisme de détritiation du pro-
cédé LPCE sappuie sur le méme principe que celui du procédé VPCE,
a ceci pres que le transfert du tritium vers le deutérium gazeux peut
seffectuer directement 4 partir de la phase liquide. Les principaux avan-
tages de ce procédé sont qu'il peut étre mis en ceuvre dans une simple
colonne de lavage a garnissage hydrophile (pour faciliter 'échange de
I'hydrogene entre la vapeur d’eau et I'eau liquide), dans des conditions
proches des conditions normales (50 °C, pression atmosphérique), et
qu’il permet d’obtenir des facteurs de séparation plus élevés que ceux
obtenus avec le procédé VPCE [40]. D’autres pays (Inde, Corée, Russie,
Etats-Unis. ..) ont, depuis, développé le méme type de catalyseurs hy-
drophobes. Ce procédé a été notamment mis en ceuvre dans l'unité de
purification du fluide modérateur des réacteurs CANDU de la centrale
de Wolsong (Corée), ot des facteurs d’épuration de l'ordre de 35 ont été
atteints. Toutefois, la sensibilité du catalyseur aux impuretés organiques
et inorganiques nécessite en général une décontamination préalable des
effluents liquides tritiés a traiter.

Une troisieme option (procédé CECE) consiste 4 combiner I'électrolyse
avec le procédé LPCE. Ce procédé, qui a été également développé par
AECL, est considéré comme le plus efficace et constitue aujourd’hui
la référence pour le traitement des effluents liquides tritiés de I'ins-
tallation ITER. Il a également été mis en ceuvre a l'échelle pilote, au

est collect¢ dans la cellule
d’électrolyse, Iélectrolyte senrichissant progressivement en tritium (D,0
étant préférentiellement réduit a la cathode). Une fraction du mélange
DT/D, produit par ¢lectrolyse est dirigée vers la colonne de distillation
cryogénique pour séparation du tritium, le deutérium appauvri en
tritium récupéré étant recombiné avec l'oxygene généré dans la cellule
délectrolyse en eau lourde détritiée recyclée au niveau du réacteur. Une
fraction de cette eau retourne également en téte de la colonne catalytique
pour améliorer encore la décontamination en tritium de la phase gazeuse
ascendante, le deutérium en étant pratiquement exempt en sortie.

Le procédé CECE faitactuellement'objet de nombreux développements,
enparticulier dans le cadre des recherches sur la fusion, mais ceux-cin’ont
pas encore atteint le stade industriel (études de nouveaux catalyseurs,
conception de nouvelles cellules électrolytiques fonctionnant a hautes
températures et permettant de réduire la consommation énergétique,
optimisation d’autres équipements...). Les principaux inconvénients
de ce procédé résident, comme pour les précédents, dans les cotts de
fonctionnement liés principalement a la consommation énergétique
(les facteurs de séparation élevés obtenus nayant pas dimpact
sur cette consommation), les risques liés a la présence deffluents
fortement concentrés en tritium nécessitant de disposer de systemes
de confinement éprouvés ainsi que les risques d’explosion liés a la
présence de dihydrogene gazeux. Par ailleurs, le procédé CECE mis en
ceuvre uniquement a 'échelle pilote, reste de fait encore difficilement
applicable au traitement d'un flux d’effluents tritiés de plusieurs dizaines
de milliers de m*.an™.
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Schéma de principe du procédé CECE appliqué au cas de la détritiation de l'eau lourde

b DETRITIATED HEAVY WATER

Enfin, le procédé Girdler-Sulphide [41],
basé sur le méme principe déchange
chimique, mais faisant intervenir cette fois
T'eau et 'hydrogene sulfureux (HDS + H,0
- HS + HDO), est mis en ceuvre sous
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Le procédé bitherme faisant intervenir le couple eau-hydrogene, éga-
lement utilisé pour la détritiation de l'eau lourde (prototype CIRCE a
Hamilton, Canada), est basé sur le méme principe d’échange catalytique
que le procédé CECE, mais ne nécessite pas d’électrolyser le flux d’ef-
fluents tritiés a traiter. Son principe est basé sur le recyclage permanent
d'un flux d’hydrogene au travers de deux colonnes de séparation cou-
plées, comportant chacune une zone d’enrichissement et une zone d’ap-
pauvrissement et fonctionnant sous pression (50 bar), I'une a 170 °C,
lautre & 50 °C. Les risques liés a ce procédé (confinement, explosion)
sont néanmoins beaucoup plus délicats a appréhender du fait que les
équipements fonctionnent sous haute pression.

Schéma de principe du procédé bitherme eau-hydrogene
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TO REACTOR UNITS une pression de 'ordre de 20 bar dans des
colonnes de températures différentes. Ne
nécessitant pas l'utilisation de catalyseur,
ce procédé ne conduit pas a des installa-
tions de taille importante, mais engendre,
toutefois, des risques élevés d’explosion et
de perte de confinement liés aux pressions
mises en ceuvre, I'hydrogene sulfureux
étant également tres toxique et corrosif.
Ceci semble rendre rédhibitoire l'extra-
polation de ce procédé a une plus grande
TRITIUM FIXATION échelle.

AND STORAGE

5[117 Autres procédés

De nombreux autres procédés de sépara-

tion du tritium ont été étudiés et sont en-
core en développement sans avoir franchi le stade industriel. Certains
dentre eux peuvent présenter des facteurs de séparation tres élevés,
mais ne peuvent étre mis en ceuvre, pour l'instant, que pour le traite-
ment de tres faibles quantités deffluents tritiés [4] [34] :

* séparation sur résines modifiées : ce procédé, développé par la
société MSI [42], utilise des résines échangeuses d'ions sélectives
fixant préférentiellement l'eau tritiée, ces résines devant toutefois
etre régénérées par chauffage a haute température (jusqua 150-
160 °C) des saturation. L'eau tritiée présente dans les gaz ainsi pro-
duits est piégée sur des tamis moléculaires ou recondensée. Ces
résines nécessitent également de purifier les solutions a traiter pour
assurer des capacités d’adsorption correctes ;

* séparation sur membranes perméables : ce procédé de séparation
isotopique, développé notamment dans le cadre des recherches
sur la fusion, nécessitent un fonctionnement en cascades ;

» thermodiffusion : lorsquun mélange de dihydrogene gazeux (H,,
HT, T,) est placé dans un champ de température, les molécules
de masses moléculaires les plus faibles (H,) migrent vers la paroi
chaude et celles ayant les masses les plus lourdes (T,) migrent vers
la paroi froide, créant ainsi un gradient de concentration (trans-
port de matiere lié aux forces intermoléculaires) ;

* séparation isotopique par laser : procédé basé sur la photodisso-
ciation de molécules tritiées induite par laser ;

5/118] Conclusion sur I'évaluation des procédés de
séparation et de récupération du tritium

En résumé, aucun des procédés de séparation isotopique existants
décrits ci-dessus, mis en ceuvre a I'échelle pilote, voire pré-industrielle,
n'a été congu et exploité a une échelle et avec des performances visées
comparables a celles requises pour le traitement des effluents liquides
tritiés produits par les usines de traitement de combustibles usés et les
réacteurs de type REP. En effet, ces procédés ont été concus uniquement
pour des flux limités (facteur d’échelle pouvant varier de 50 a 1000)
et pour des concentrations en tritium élevées (au moins 1000 fois
supérieures a celles des effluents des usines de traitement et des réacteurs
nucléaires) et n’ont, pour la plupart, pas encore été qualifiés et éprouvés
a léchelle industrielle. L’application de ces procédés aux réacteurs et
aux usines nécessiterait par conséquent le développement et la mise
en ceuvre d’équipements de tailles tres importantes, associés a une
tres forte consommation dénergie (distillation sous vide, électrolyse,
prétraitement nécessaire pour atteindre un niveau de pureté suffisant
des effluents a traiter....).

De plus, ces procédés conduiraient a une augmentation notable des ris-
ques, liée notamment a 'augmentation de la concentration et de I'inven-
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taire en tritium manipulé dans l'installation et a la présence de dihydro-
gene gazeux ou de réactifs toxiques et corrosifs, parfois mis en ceuvre
dans des conditions de températures et de pression élevées. Ainsi, ces
sources de danger pourraient conduire, en fonctionnement normal, a
une augmentation des rejets gazeux pouvant engendrer une augmenta-
tion de l'impact du site sur les groupes de référence et, en cas de perte
accidentelle du confinement ou d’explosion, a des rejets significatifs de
tritium sous forme gazeuse dans 'environnement.

Par ailleurs, il faut également tenir compte du risque d’augmentation
des doses pour les travailleurs liées aux éventuels travaux de modifica-
tion des installations existantes et a 'exploitation des nouvelles unités
de séparation et de concentration du tritium (augmentation des risques
d’exposition par inhalation, pénétration cutanée...), ces contraintes
pouvant avoir une incidence forte sur la conception de ces unités et sur
les procédures opératoires (manipulation a distance, ventilation/détri-
tiation, protection individuelle, limitation de la concentration en tritium
dans les flux a traiter....).

Enfin, les procédés visant a extraire le tritium du combustible irradié en
téte du procédé de traitement sont encore au stade du développement
en laboratoire, la plupart nécessitant des sauts technologiques impor-
tants, et ne pourraient étre envisagés a priori que dans le cadre de la
conception d’usines futures. L'entreposage des effluents liquides tritiés
permettant la décroissance radioactive du trititum avant rejet semble
également difficilement envisageable compte tenu des volumes en jeu et
de la durée d’entreposage nécessaire.

5/2| Evaluation des procédés d’immobilisation
et de conditionnement

Meéme si un entreposage direct du tritium sous forme liquide ou ga-
zeuse, en conteneurs ou bouteilles étanches, reste une solution envi-
sageable afin de réduire l'activité volumique du tritium par simple dé-
croissance radioactive, sous réserve d’évaluer précisément les risques
associés (confinement supplémentaire a apporter, garantie du maintien
de l'étanchéité des bouteilles dans le temps tenant compte de la produc-
tion d'hélium, des phénomenes de radiolyse, de fragilisation des aciers
et de corrosion. ..), l'immobilisation du tritium sous la forme d’'une ma-
trice stable et résistante aux agressions (de types mécanique, chimique,
thermique, liés aux rayonnements...), capable d’assurer la rétention de
ce radionucléide sur une période de temps suffisante en vue d’'un en-
treposage ou d'un stockage, n'en demeure pas moins une option qu’il
convient d’étudier.

Le choix du mode de conditionnement du tritium dépend de la forme
physique sous laquelle il a été concentré (gaz ou liquide) et de son acti-
vité spécifique. Les principales voies étudiées concernent les adsorbants
solides (agents déshydratants), les liants hydrauliques (mortiers a base de
ciment), les polymeres organiques et les hydrures métalliques [4][6].

512111 Les adsorbants solides

La famille des adsorbants solides regroupe principalement le silica gel,
Palumine activée, le sulphate de calcium, les tamis moléculaires et les
zéolithes. Ces matériaux, avides d’humidité, sont notamment utilisés
pour récupérer et piéger la vapeur deau tritiée présente dans l'air ou
dans d’autres types de gaz, la quantité d’eau incorporée pouvant varier
de 10240 % environ. Parmi ces adsorbants, le silica gel, les tamis molé-
culaires et les zéolithes, particulierement stables, présentent les meilleu-
res propriétés de rétention, ce parametre variant néanmoins avec le taux
de chargement du matériau.

Le tritium peut également étre récupéré par circulation d'un flux d’air
sec a haute température, les propriétés de ces adsorbants n'étant pas
altérées significativement par les conditions de régénération (cas notam-
ment de la zéolithe). Toutefois, un conditionnement de ces matériaux
en conteneurs étanches serait nécessaire dans le cadre d’'un entreposage

sur une durée de plus d’'une centaine
d'années, voire d'un stockage, pour
éviter tout contact éventuel avec l'eau
pouvant conduire a un relachement
d'une fraction de lactivité contenue
(les taux déchange maximum du
tritium avec ce vecteur sont de l'ordre
de 10 a 10*j™) et pour tenir compte
de Teffet éventuel du vieillissement
sur les propriétés de ces adsorbants.

CHAPITRE

De plus, ces conteneurs de « haute intégrité » et & « haut pouvoir confi-
nant » devraient étre dimensionnés a la corrosion et aux hautes pressions
dues a Ihélium produit par décroissance radioactive du tritium (1 g de
tritium génere 7 L d’hélium gaz). Ces exigences rendent particulierement
cotteuse la mise en ceuvre d'un tel conditionnement, I'enrobage dans un
liant hydraulique ou un polymere organique pouvant également consti-
tuer une alternative (cf. ci-apres). De fait, ces agents déshydratants sont
davantage adaptés a l'immobilisation et au transport de petites quantités
de tritium fortement concentrées, destinées a étre recyclées (voir notam-
ment le retour d’expérience du centre CEA de Valduc).

51212| Les liants hydrauliques a base de ciment

Les mortiers a base de ciment (classification selon la teneur en chaux,
silice et alumine) peuvent constituer une deuxieme option pour condi-
tionner les effluents liquides tritiés, I'objectif étant d’obtenir un matériau
solide, homogene, compact et stable et assurant sur un laps de temps
suffisant le confinement du tritium, avant stockage du colis.

Le choix du liant hydraulique est fonction en général de son niveau de
compatibilité avec les effluents ou les déchets a enrober, de sa capacité
chimique d’hydratation, de son durcissement, de son niveau de retrait
thermique et hydraulique, de son comportement  la température, aux
rayonnements ionisants, & la corrosion et & I‘érosion et de sa résistance a
la lixiviation. Toutefois, il faut rappeler que, de par ses caractéristiques,
le tritium diffuse facilement au travers des matrices cimentées. Certaines
matrices, fabriquées par exemple a base de ciment Portland, peuvent
néanmoins présenter un taux de rétention plus important du tritium.

Par ailleurs, la résistance mécanique et la résistance aux agressions
chimiques des colis dépendent notamment de la quantité d’eau incor-
porée au ciment (le rapport eaw/ciment étant en général compris entre
0,3 et 0,5), le relachement de tritium, sous forme d’eau tritiée, de colis
entreposés en atmosphere humide pouvant atteindre 25 % de l'inven-
taire initial, des les premieres semaines suivant la fabrication.

Des essais de lixiviation réalisés sur différents types d’enrobés montrent
également que le taux de relachement du tritium est en moyenne de l'ordre
de 10 durant le premier mois, ce taux diminuant ensuite avec le temps. A
cet égard, des études ont montré que I'application d’'une couche d'impré-
gnation sur la surface du colis (voire un sur-enrobage), par exemple a base
de résines époxyde, pouvait améliorer la capacité de rétention du tritium.
Une diminution drastique du taux de relachement de ce radionucléide ne
pourrait toutefois étre obtenue que si le colis est associé a un conteneur
étanche en acier dont les caractéristiques seraient adaptées aux contraintes
de l'entreposage ou du stockage (corrosion, pression...) et dont la durée
de vie serait au moins de 'ordre d'une centaine d’années.

Enfin, pour ce qui concerne la stireté du procédé d’enrobage, les disposi-
tions visant a confiner le tritium éventuellement dégagé pendant la coulée
et la prise du ciment doivent également étre évaluées avec soin, notamment
pour ce qui concerne le traitement des gaz de ventilation du procédé.

52131 Les polymeres organiques
Les polymeres organiques dans lesquels le tritium est lié au carbone

sont susceptibles d'immobiliser le tritium compte tenu de leurs stabilités
chimiques, de leurs faibles tensions de vapeur et de leurs propriétés
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hydrophobes. Les polymeres couramment étudiés, a base d’acétylene, sont
les polyacétylenes, les bakélites, les polyacrylonitriles et les polyacrylates.
Les polystyrenes sont également cités.

Les tests de lixiviation réalisés sur la plupart de ces polymeres au contact
de I'eau montrent que les taux de relachement en tritium peuvent s'avé-
rer importants (jusqua 5 % de l'inventaire initial relaché en quelques
jours). De plus, la complexité et les risques associés a ce type de procédé
ne semblent pas adaptés au conditionnement de flux importants def-
fluents tritiés concentrés.

5214| Les hydrures métalliques

Le tritium gaz peut former des hydrures métalliques avec de nombreux
métaux, mais seul un certain nombre dentre eux sont suffisamment sta-
bles, en particulier lorsqu'ils sont mis en contact avec l'air ambiant ou avec
Teau, et possedent une pression de dissociation suffisamment faible pour
garantir l'immobilisation du tritium et son absence de relachement durant
toute la durée de l'entreposage. Les hydrures de zirconium et de titane sont,
dans ce contexte, particulierement étudiés, le choix du type de métal étant
fonction des conditions d’entreposage ou de stockage. A titre d’exemple, les
taux de relachement des hydrures de zirconium et de titane au contact de
T'eau sont tres faibles, de I'ordre de 10°a 10 j, la fraction de tritium rela-
chée au bout de 600 jours étant inférieur 2 0,05 % de l'inventaire initial.

Les hydrures peuvent étre obtenus par chargement du métal par voie
gazeuse (mélange argon-hydrogene sous pression) a des températures
de Tordre de 400 °C (des techniques par chargement électrolytique
ont été également développées). La technique de chargement par voie
gazeuse nécessite toutefois l'emploi de réactifs purs, la présence d’hélium
ou d'oxygene pouvant en particulier ralentir, voire inhiber, la réaction
de formation de Thydrure. A linverse, le tritium peut étre récupéré
par chauffage du métal hydruré sous vide (a plus de 800°C pour le
zirconium).

Par ailleurs, la capacité de piégeage du tritium par ces métaux peut étre
relativement importante. A titre d’exemple, les hydrures de zirconium purs
correspondent a 18 g d’atomes d’hydrogene ou 50 g d’atomes de tritium
par kg de zirconium. Dans des conditions de chargement « normales », des
teneurs de lordre de 1000 ppm datomes d’hydrogene (soit 3000 ppm
d’atomes de tritium) sont couramment atteintes. Ainsi, sur un plan théori-
que, quelques dizaines de kg de zirconium suffiraient pour piéger la totalité
du tritium rejeté annuellement par les usines de La Hague (soit au maxi-
mum 50 g par an). Toutefois, la mise en ceuvre de ces techniques reste com-
plexe (hautes températures), le taux et le temps de chargement dépendant
principalement de la surface d’échange et de l'état de surface du métal.

Lentreposage sur des durées de l'ordre d’'une centaine d’années (ou le
stockage direct) de ces hydrures nécessiterait, en tout état de cause, de
les conditionner dans des conteneurs en acier de haute intégrité, no-
tamment pour éviter tout contact avec l'eau et pour tenir compte de
leffet éventuel du vieillissement sur les propriétés de ces composés, de
la méme maniere que pour les adsorbants solides. Enfin, il faut rappeler
que le piégeage du tritium, sous forme d’hydrures métalliques, nécessi-
terait au préalable d’électrolyser l'intégralité des effluents tritiés produits
par les réacteurs et les usines de traitement, pour récupérer ce radio-
nucléide sous forme de gaz (HT ou T)), cette opération conduisant a
une forte consommation d’énergie et induisant notamment des risques
dexplosion. De plus, les risques liés au caractere pyrophorique des hy-
drures devraient également étre évalués avec soin. De fait, les hydrures
métalliques semblent pour I'instant, comme pour les adsorbants solides,
davantage adaptés a l'immobilisation et au transport de petites quantités
de tritium, destinées a étre recyclées.

51215/ Conclusion sur les procédés d'immobilisation
En conclusion, parmi les différents modes possibles de conditionne-

ment du tritium, les adsorbants solides (tamis moléculaire, zéolithes. . .)
et les hydrures métalliques (zirconium, titane...) semblent les plus pro-

metteurs compte tenu de leur stabilité (maintien des performances) a
court et moyen terme, de leurs capacités de rétention et de leurs taux de
relachement relativement faibles lorsqu'ils sont mis en contact avec l'air
ou l'eau, mais également de la possibilité de régénérer ces supports so-
lides en récupérant (et valorisant) le tritium piégé. Un conditionnement
de ces matériaux (et le cas échéant des déchets secondaires produits) en
conteneurs étanches serait toutefois nécessaire pour résister aux diffé-
rents types d’agressions envisageables en situation d’entreposage (voire
de stockage) sur une durée de plus d’'une centaine d’années, leffet du
vieillissement a long terme pouvant en particulier modifier le taux de
dégazage de ces supports.

En tout état de cause, ces techniques ne sont actuellement pas éprouvées
pour l'immobilisation de quantités importantes de tritium sous forme
deau tritiée concentrée ou de dihydrogene gazeux, des développements
technologiques importants étant encore nécessaires.

Par ailleurs, comme pour les unités de séparation et de concentration du
tritium, il faudrait également tenir compte des risques d’augmentation
des doses pour les travailleurs liées aux éventuels travaux de modifica-
tion des installations existantes et a I'exploitation des nouvelles unités de
conditionnement et d’entreposage des déchets tritiés produits.

6! Conclusion générale

La question des rejets de tritium des installations nucléaires conduit a
examiner la pertinence des modes de gestion des effluents et des déchets
solides contenant du tritium et, corrélativement, I'intérét et les moyens
de réduire les rejets dans 'environnement de ce radionucléide. Cet exa-
men nécessite de considérer trois éléments : la nature de leffluent (li-
quide ou gazeux), les facteurs qui gouvernent I'impact environnemental
de ces rejets et lefficacité des moyens qui peuvent étre mis en ceuvre
pour capturer et confiner le tritium.

Lanalyse globale de ces éléments conduit a distinguer la gestion des
liquides peu concentrés, mais en trés grands volumes, le traitement des
effluents gazeux et I'entreposage et le stockage des déchets.

- Les effluents liquides qui proviennent de I'exploitation des réacteurs

nucléaires et du traitement de combustibles usés sont aujourd’hui la

source la plus importante de rejet de tritium dans I'environnement.

Leur faible concentration en tritium et leurs volumes tres élevés (plu-

sieurs dizaines de milliers de m’ par an et par installation) sont un obs-

tacle a la mise en ceuvre de procédés de récupération de ce radioélé-
ment, suffisamment efficaces, strs et viables économiquement. 11 faut
toutefois noter que 'environnement dans lequel les rejets sont effec-
tués (mer, fleuves) permet une dilution supplémentaire extrémement

importante du tritium et une réduction consécutive de son impact a

des niveaux extrémement faibles, en général inférieurs au puSv par an.

Les effluents gazeux se prétent mieux & un traitement avant rejet per-

mettant la capture du tritium sous forme d’eau tritiée concentrée, com-

me les procédés mis en ceuvre par le CEA ont pu le démontrer. Compte
tenu du fait que 'environnement terrestre dans lequel seffectuent les
rejets gazeux ne possede pas la capacité de dilution de I'environnement
marin, le recours a la détritiation de ces effluents peut étre d’autant plus
utile qu'outre la possibilité de valoriser le tritium récupéré, il permet
une réduction significative de Il'impact radiologique associé a ces rejets.

La quantité produite d’effluents tritiés concentrés doit toutefois demeu-

rer faible, du fait des difficultés posées par sa gestion sure, et constitue

sans doute un facteur limitant au déploiement de telles techniques.

- Enfin, 'entreposage et le stockage de déchets tritiés solides, dont
certains ont pu faire I'objet d'une détritiation préalable, apportent des
solutions de confinement du tritium contenu, mais ce confinement
nest pas absolu. En effet, les entreposages induisent généralement des
rejets de tritium dans I'atmosphere et des rejets diffus dans le sol ne
peuvent pas totalement étre évités dans le cas des stockages.

Il ne peut donc pas étre envisagé, au moyen des techniques actuellement
disponibles, de récupérer et de confiner totalement le tritium présent
dans les effluents des installations existantes. Des lors, les opérations
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entreprises pour traiter des effluents ou des déchets tritiés dans une ins-
tallation donnée, vont s'accompagner d'un déplacement du risque vers
drautres installations, en termes de rejet et d'impact pour les travailleurs
et lenvironnement. Ce déplacement du risque doit étre évalué globale-
ment pour apprécier la pertinence des modes de gestion des effluents et
des déchets tritiés qui pourront étre mis en ceuvre a lavenir.

En tout état de cause, au regard de la loi TSN du 13 juin 2006, il incom-
be aux exploitants des installations nucléaires rejetant des radionucléi-
des de poursuivre leurs efforts en matiere de maitrise et de diminution
des rejets. Par conséquent, ceux-ci devront tenir compte des évolutions
technologiques en cours ou a venir, notamment dans le cadre de la
conception de nouvelles installations, permettant de réduire au mieux
les rejets tout en maitrisant les risques associés aux nouveaux procédés
mis en ceuvre et 4 la gestion des déchets induits, afin de définir les stra-
tégies les plus favorables en terme de streté et de radioprotection.
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